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????Iwasa et al.??????????????????????????????????? 1.21?????
??????????????? Pr1? Pr2? T < TMI ? Pm3????????????????? [32]????
Pr1? Pr2??? 4f ?????????? q = (100)????????????????????????????
?? 4f ????????? nesting?????????????????MI???? 4f ????????????
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? 1.23 ????????????????????? [34]
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? 1.24 PrRu4P12 ? TMI ??????????????? [35]
? B-sublattice? Pr1????????????????? Pr????????????????????????
??????????????????????????????????????????????????Th ?
?????????????????? O04 + 5O
4
4(/ J4x + J4y + J4z )? Pr1?? Pr2??????????????
???????????????????????????????????????????? O06  O46?O26  O66
????????????????? 1????????????????????????????????
20 ? 1? ?????????
1.3.5 ?????????????
????? Sekine et al.???MI????????? K?????????????????????????
????? [18]?0.4 K????????????PrRu4P12 ?????? 0.6 K????????????????
1.5 T???? 20% ???????????????????????? [36]?? 1.25?????????????
???? 1.26??????????? [37]??????????????????????????????????
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1.3.6 ??????? Pr4f ??? 141Pr?????
????? Sekine et al.?????????????????T < 1 K???????????????????
??????????? Aoki et al.?????????????????????????????T < 1 K?? Pr
????????????????????? [38]?? 1.27? T < 10 K???????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
Aoki et al.??????????????????????????????????? 4f ?????? 141Pr?
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H =HCEF +AI  J   ( gJBJ + gNNI)  0H (1.15)
????????????????Pr2?  (2)4 ?????????? 4f ????????????????????
????????????? Iwasa et al. ???????????????????????????? A ? 141Pr
??????????????????????????????????????? S = 1; 0????? I = 5=2
??????????? F = 7=2; 5=2; 3=2 ?????????????????????? 4f ??{??????
???4f- electron-nuclear hyperne-coupled multiplets??????????????????????? 1.28 ??
T < 10 K?????????? 1.29???????????????????????????????????
? 1.27?????????????????
? 1.27 PrRu4P12 ????? [38]
22 ? 1? ?????????
? 1.28 4f ??{????????????????? [38] ? 1.29 4f ??{??????????? PrRu4P12 ?
????????? [38]
????????????????????? p -f ?????????????????????????????
???????????????????????????????????????????????????
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1.3.7 Rh??????????????????????
????? PrRu4P12 ?MI????????? p -f ????????????????????????????
???????? Ru???? Rh?????? Pr(Ru1 xRhx)4P12 ?????????????????????
[39]?
? 1.30 Rh??? ???? [39] ? 1.31 Rh??? ??? [39]
? 1.30?? Rh????????? van Vleck?????????????????PrRu4P12 ??????? Pr
????????????????????????????????????????????? Pr??????
??????  1 ?????????????????????????? 5%? Rh??????????????
??????????????????? 1.31???? x = 0:15????????????????TMI= 63 K?
??????T < 10 K??????????????????? 1.32??????? Rh?????MI?????
???????????????x = 0:10?? 50 K???????????????T < 15 K?????????
??????????????????
LaRu4P12 ????????????? PrRu4P12 ?MI?????? 4f ????????????Pr????
La??? PrxLa1 xRu4P12 ??????????????? 1.33???????La????? 4f ???????
? 1.32 Rh??? ????? [39]
? 1.33 La??? ????? [40]
24 ? 1? ?????????
??? TMI ????MI??????????? [40]?????????????????????????????
???????????Rh??? ????????? 1.32?????????????????????????
???????La????? Rh?????????????????????????????????????
? PrRu4P12 ???????Pr4f ??? P2p????????????????????????????????
???????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 25
1.3.8 Rh????? 4f???????
????? Sekine et al.??? Rh???????????????????????? Pr? 4f ???????
??? [41]????????????? 1.34????Rh3%??????? PrRu4P12 ?????????????
??????????????????? 1.32???????????????????? Rh?????????
?????????????????????*2?
? 1.34 PrRu4P12 ?? Rh3%?????????? [41]
????????????????????Rh????? 2.4 meV?????????????????????
PrRu4P12 ???????????????????? Pr??????????????????????????
Rh ?????????????????? 2.4 meV ??????????????? Pr ???????????
1.35 ?????????????? Rh ?????????????????????????? Pr ? Rh ???
?????????????????????????????? Pr1?Pr2?????Rh???????????
?? Pr3??????? Pr?????????????
? 1.35 ??????????? Pr??????? Rh??? [41]
*2 ? 1.32?? 1.34?????????????????????????? Rh????????????????????????
26 ? 1? ?????????
1.3.9 Rh???????????????
????? x1.3.2???? PrRu4P12 ? X????????????????????????????????
?????????Rh????????????????????????? X????????????????
???? [42]?? 1.36? PrRu4P12 ? Rh????????????????PrRu4P12 ????????????
???????Rh??????????????????????????? 1.37???????????????
???????Rh3%?? 5%???????????????????????????? 10 K?15 K?????
???????????????????????????????? 1.37?????????? 1.37??????
??? Sekine et al.??????? Rh??? ???????????????  1 ??????????????
???????????????? Pr???????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????? Rh??????? 15 K < T < 50 K????????????????  1 ??
???????????????????????????4f ????????????????????????
?????????????????T < 15 K????????????4f ??????  1 ??????????
???????????????????
? 1.36 Rh5% ?????????????????? [42]
? 1.37 PrRu4P12 ?? Rh??? ?????????
??????????????? [43]
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 27
1.3.10 Rh?????????????? 4f????
????? ? 1.20 ???? PrRu4P12 ??????????? Pr ???????Rh ????????????
? Pr???????????????PrRu4P12 ? Rh??????????? Pr??????????????
? 1.38??? [44]?Pr??????? Iwasa et al.?????? [31]?Rh???????????? Pr? Pr3?
???Rh???????????????? PrRu4P12 ? Pr2????? Pr????  1 ????  
(2)
4 ?????
??????????????????? 1.34 ? Rh5% ???????????????? PrRu4P12 ?????
Pr1???????????????Rh????????? PrRu4P12 ?????? Pr1????????????
????? Pr2??????? Rh?????????????????Rh??????????????????
????????????15 K??????????????????????????????????????
















? 1.38 PrRu4P12???? Rh????????????????? Pr??????? [44]
28 ? 1? ?????????
1.3.11 Ce??????????????????????
????? f ????????????????????????????4f0 ??? La3+ ??????????
???????????????????????????????????????? f ???????????
??????PrRu4P12 ??MI????????????? La???????????? [40]?PrRu4P12 ???
????????? p -f ???????????????La?????? 4f1 ? Ce3+ ?????????????
1.39? Ce??????????? 1.40???????????????? Ce????? TMI ?????????
?????Ce10%?15%????????? 8 K?11 K???????????????????????????
?????????Sekine et al.??????????????? 1.41??????????? 10 K???????
Rh???????????PrRu4P12 ????????????????????????????????????
? 1.39 Ce???????? [45]
? 1.40 Ce??????? [45]
? 1.41 Ce?????? [45]
1.4 ?????? 29
1.4 ??????



























?????????? Hao Lijie??? CIAE????????????????????????????????
? Rh????? Ce?????????????????????????????????? 2.1???????
??????????????????????????????????*1?
? 2.1 ??????
??? PrRu4P12 Rh1% Rh2% Rh3% Rh5% Ce10% Ce15%
?? Hao ?? ?? ?? Hao ?? ??
PGA???? ? ? ? ?
?? X??? ? ? ? ? ?
??? ? ? ? ? ?
????? ???
???????? TOF ?? ?? ??












*2 X ? Sb???? Sb?????????????????????????????????







?? Pr Ce Ru Rh P Sn












?????? ??????? Pr : Ru : Rh : P : Sn = 1 : 4(1  x) : 4x : 20 : 40?Pr : Ce : Ru : P : Sn = 1  x : x :
4 : 20 : 40?????????P????????????????????????????????? Pr???
?? 1?2g????????????????????? 2.3????
? 2.3 ?????
?? Pr Ce Ru Rh P Sn





???????????????????????? 1g ??? (Pr,Ce) ???????????????????
2.1 ????????????? 33
???

















































34 ? 2? ?????




????????????????????Cu ? K ?? = 1:54056A??????? X ??????????




??????? RuP2 ?????????????????? Ru3Sn7 ????????????????? 2.10?









































































 target (a = 8.042)
Experimental result of
Pr(Ru0.95Rh0.05)4P12

























unknown    






















 target (a = 8.042)
Experimental result of
Pr0.85Ce0.15Ru4P12 #4
? 2.11 Ce15%??????? X???????
36 ? 2? ?????
Pr??????????? Pr?????????????????????PrOs4Sb12 ?? 94%????????





















2θ  / °
Pr(Ru0.99Rh0.01)4P12
 
Pr filling rate 0.979 ± 0.009
Rwp = 27.480, Re = 14.000
S = 1.9629














2θ  / °
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12
 
Pr filling rate 0.948 ± 0.004
Rwp = 15.825, Re = 12.154
S = 1.3020














2θ  / °
Pr0.9Ce0.1Ru4P12 #1
 
Pr filling rate 0.955 ± 0.007
Rwp = 14.981, Re =  6.185
S = 2.4223














2θ  / °
Pr0.85Ce0.15Ru4P12 #4
 
Pr filling rate 0.940 ± 0.004
Rwp = 9.656, Re =  5.906
S = 1.6349
? 2.15 Ce15%????? Rietveld????
2.1.4 EPMA??? Rh?????
?????? x???????????????????????????????????? Rh??? Ce??
??????????????? x/100%? Rh/Ce??? ?????????????????????????
?????????????????????EPMA(Electron Probe Micro Analyzer)?????????????
????????????EPMA?????????? keV??????????????????????? X?
???????????????????????????




















 x = 0
 x = 0.05




 x = 0
 x = 0.05
 x = 0.15
? 2.16 x = 0; 0:05; 0:15? EPMA????
???????? X????????????? L2 ? L15 ???????????????????????











?? Rh1% Rh2% Rh3% Rh5% Pr6O11 Ru Rh P
?? 0.101 g 0.0858 g 0.135 g 0.0938 g 0.0116 g 0.323 g 0.0174 g 0.119 g
???? 28800 sec 28800 sec 28800 sec 28800 sec 7200 sec 600 sec 600 sec 6000 sec
? 2.17? Rh?????????????????  ???????????????????????????
*3 (n,)????????
*4 ??????????????????????????????















 Rh1% 28800 sec
 Rh2% 28800 sec
 Rh3% 28800 sec
 Rh5% 28800 sec
 
Standard sample
 Pr6O11 7200 sec
 Rh 600 sec
 Ru 600 sec
 P 6000 sec
? 2.17 Rh????????????????  ???????????



































 x = 0.01
 x = 0.02
 x = 0.03
 x = 0.05
Pr : 991 keV Pr : 1006 keV
Standard
 Pr6O11




































 x = 0.01
 x = 0.02
 x = 0.03
 x = 0.05
 
Standard
 7200 sec 
 Ru
Ru : 474 keV Ru : 539 keV
































 x = 0.01
 x = 0.02
 x = 0.03




Rh : 333 keV Rh : 482 keV




































 x = 0.01
 x = 0.02
 x = 0.03




P : 636 keV P : 1071 keV
? 2.21 P???  ????
?????????????????????????????mt;x?It;x?t ??? t??????? x??ms;x





????????? t???????????? 2.5????????? mol?????Rh???????????
2.1 ????????????? 39
?????????????????? 100%?????????????????  ??????????????
Pr ???????? 20% ??????????????????Rietveld??????????????????









? 2.5 ???????mol??Ru?? Rh? Rh??? x????%???
Pr(1006 keV) Ru(474 keV) Rh(333 keV) P(636 keV)
Rh1% 0.75  0.13 0.966  0.0438 0.0344  0.00322 11.229  0.638
Rh2% 0.79  0.15 0.924  0.0436 0.0762  0.00654 11.019  0.660
Rh3% 0.91  0.15 0.916  0.0392 0.0841  0.00684 13.256  0.692
Rh5% 1.0  0.19 0.827  0.0400 0.1728  0.01437 12.495  0.757






































kf   ki = Q (2.2)
ki = kf ???????????????????????????????????ki 6= kf ?????????
?????????????????????????????????Ei ? Ef ???????????????
????~! ????????????????????????????????????
Ef = Ei   ~! ?~! = 0????????? (2.3)


















pihijJyjfihf jJ jii(~! + Ei   Ef ) (2.4)







gSF0 + 12gL(F0 + F2) (2.5)
g = gS + gL (2.6)
gS = 1 +








































? 2.22 ?????????? ? 2.23 kf ???????????????
~! ?????????????????? ki ????????? kf ????????????????? 2.22?
??? M ? !M ????A ? !A ???????????? 2.22?? kf ???????????????? 2.23
?? ki ? kf ??????????????
????????? ???????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????*6??????????????
???????????????????????????TOF?Time of Flight????????? 2.24????
???????????????????









































44 ? 2? ?????
?TOPAN(JRR-3) ??????????? TOPAN(Tohoku University Porlarization Analysis Neutron Spec-
trometer)???????????????????? JRR-3????????????????????????
????????????TOPAN?? Rh5%????????????????????? 2.26? TOPAN??
?????????????????????????????????????????????????????
???????kf ??????? kf = 2:55 A 1 ???????*7???????????? Blank-60'-60'-Blank
?????????? 1.5 meV??????
?2T(CEA-Saclay) ????? 2T????????? CEA? Saclay????????????? ORPHEE??
?????? LLB???????????????Laboratrie Leon Brillouin??????????????????
??2T?? Ce?????????????????????????? 2.27???*8?????????????
?????????????????????????????????????????????TOPAN????
????????????????? 60'???kf = 2:66 A 1 ? kf ????????????????? 1.1 meV
??????
? 2.26 JRR-3??????? TOAPN??? ? 2.27 ORPHEE??????? 2T???
?CNCS(SNS/ORNL) ???????? CNCS?Cold Neutron Chopper Spectrometer?????? ORNL???
??????????Oak Ridge National Laboratory?????????? SNS?Spallation Neutron Source??
???????????????????????CNCS?? PrRu4P12 ???????????????????
???????????????? 2.28???*9??????????????????????????????
????????????????????????????????????? Ei = 1:0 meV?????????
??????? High Flux???????????
*7 ????????? PG?pyrolitic graphite??????????????????????????????????????????
??2T? kf ???????
















MPMS?Magnetic Property Measurement System??????????????? SQUID?????????
???????????????












































??????????? ?? X??????? E ??????????????
f(; E) = f0() + f 0(E) + if 00(E) (2.13)
???????????????????????????????????? f 0; f 00 ???????????X?
?????????????????????????????????????????????????????



























ha0j(0  pi   i~si  k0  0)e ik0ri jcihcj(  pj + i~sj  k  )eikrj jai
Ea   Ec + ~!k + i c=2
+
ha0j(  pj + i~sj  k  )eikrj jcihcj(0  pi   i~si  k0  0)e ik0ri jai
Ea   Ec   ~!k   i c=2
)
2
(Ea   Ea0 + ~!k   ~!k0) (2.14)
????jai; ja0i????????????jci?????????k, k0 ?????????? X?????????
??? = k   k0 ? X?????????p, s???????????????????, 0 ?????? X??
???????i; j ?????????????????  c ??????????????
????????????????????????????????????????????????????
???







sieiri jai ( = x; y; z) (2.16)
???? Thomson???X????????????????????????? jci????????X????
????????????????? 2.13???????????~!k = Ec   Ea ???????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????? 1???????????1s ! 4p? 2p ! 5d?????????
48 ? 2? ?????
??main-edge????????????????????? keV???? pre-edge???????????? 2?
???????1s! 3d? 2p! 4f??????????????????????? 3d??? 4f ???????
????????????????????????????????? edge?????????????????
?????????????????????????????????????????????????????






????????????????????? Photon Factory??????????????? BL-3A?? 4C
?????????????????????????????????????????????????????
?????????? 3d??????? K ????????? L??????? keV??? keV?? X????




















??? PrRu4P12 ????? 6 g ???????????? SNS?Oak Ridge National Laboratory?????
???????????????????? CNCS???????????????????3He????????
???? T = 0:27 ? 2:5 K????????? Ei = 1:0 meV ???*1???????????????????
E = 15 eV?????
??




?????????????????????0.27 K???????????0.1 meV???????????? Q
?????????????????????????????????????????????????????




????????????????? Q?????????? 3.4??PrRu4P12 ????????????????
???????????????????????????? E =  0:15  0:15 meV?????? E = 0:04  0:3
meV ????????????????????????????????PrRu4P12 ?????????????
???? Q  1:1 A 1 ????? (110)???????????????????????????????? Q?
????????????????????? Q??????????????????????????????
?????????????????????????????????????? Q?????????????
??????????????? Q??????????????????Q  1:0 A 1 ????????????
????????????????????????????????????????Q????????????
*1 CNCS???????????????? Ei ???????????????????????? Ei = 1:0 meV??????????
\Hi-ux"?????????
50 ? 3? ????
? 3.1 PrRu4P12 ? TOF??????????
3.1 PrRu4P12 ????????? 51
? 3.2 PrRu4P12 ? TOF??????????
52 ? 3? ????
????????????????? Q??????????????????????????????????
????? 3.4????????????????????????????????????????? Pr3+ 4f2 ?
?????????????????????????????????????????? Q???? PrRu4P12
????????????????????????PrRu4P12 ????????????????????????
? Q??????????????????????????????? 3.2????? Q???? Q  1:0 A 1 ?
??????????????????????????????????? Q????????????????























T = 0.27 K
normalized by excited peak.
Q =  0.3 - 0.4   0.7 - 0.8
        0.4 - 0.5   0.8 - 0.9
        0.5 - 0.6   0.9 - 1.9

















T = 0.73 K
normalized by excited peak.
Q =  0.3 - 0.4   0.7 - 0.8
        0.4 - 0.5   0.8 - 0.9
        0.5 - 0.6   0.9 - 1.9

















T = 0.96 K
normalized by excited peak.
Q =  0.3 - 0.4   0.7 - 0.8
        0.4 - 0.5   0.8 - 0.9
        0.5 - 0.6   0.9 - 1.9

















T = 1.72 K
normalized by excited peak.
Q =  0.3 - 0.4   0.7 - 0.8
        0.4 - 0.5   0.8 - 0.9
        0.5 - 0.6   0.9 - 1.9
















T = 2.5 K
normalized by excited peak.
Q =  0.3 - 0.4   0.7 - 0.8
        0.4 - 0.5   0.8 - 0.9
        0.5 - 0.6   0.9 - 1.9
        0.6 - 0.7   1.0 - 1.1





































Without Vanadium correction in the NXSPE conversion
I 0.27 K - I Empty I Vanadium - I Empty
 E = - 0.15 ~ 0.15  E = - 0.15 ~ 0.15
 E = 0.04 ~ 0.3  E = 0.04 ~ 0.3
Ratio for I 0.27 K - I Empty
 (E = 0.04 ~ 0.3) / (E = - 0.15 ~ 0.15) 
 Magnetic form factor for Pr
? 3.4 PrRu4P12 ???????????????????????????? Q??????




??? PrRu4P12 ? 1 mm????????????????? Photon Factory???????????????
????????? BL-3A???????????????????????????????? 7 T??????
??????????????? Pr? L3 ? 5.964 keV??? 5.90 ? 6.03 keV?????
??




















(222) PrRu4P12 (222) E = 5.9 keV






















(111) PrRu4P12 (111) E = 5.9 keV
H = 0 T






















E = 5.9 keV
H = 0 T
normalized by (222)
? 3.7 PrRu4P12 ? (111)???????????????
3.2 PrRu4P12 ??????????? 55
? 1.7 K? 10 K?????????????????????????????????????????????





?????????????????? (111)?????????????(222)??????????? 3.7?? 3.6
??????????????????????????????????TMI = 63 K?????????????
?????????????????


















E = 5.9 keV
T = 1.7 K
 0 T
 7 T


















E = 5.9 keV
T = 1.7 K
normalized by (222)
? 3.9 PrRu4P12 ? (111)??????????
???????? Pr???? 4f ?????????????????????????Pr3+ ? L3 ????5.964




???????????????????????????? 3.10??????? PrRu4P12 ?????? X???
?????????? [54]??????????????(111)???????????Pr1?????Pr2?? 4f ?
??????????????? L3 ????2p ! 5d?????????????????? fPr1?fPr2 ?????
(111)????????? fPr1   fPr2 ?????????TMI ??? (111)??????????????????
?????????? Pr???? 4f ???????????????????????????????????



















H = 0 T
 65 K  30 K
 60 K  20 K
 50 K  10 K
 40 K




























PrRu4P12 ?? Rh????????????Ce??????????????Quantum Design??MPMS?














1 2 3 4 5 6 7 10 2 3 4 5 6 7 100 2 3
Temperature [K]
Pr(Ru1-xRhx)4P12
H = 0.1 T
 
 x = 0
 x = 0.01
 x = 0.05












1 2 3 4 5 6 7 10 2 3 4 5 6 7 100 2 3
Temperature [K]
Pr1-xCexRu4P12
H = 0.1 T
 
 x = 0
 x = 0.1 (single crystal)
 x = 0.15 (single crystal)
? 3.13 Pr1 xCexRu4P12 ????
? 3.12? Rh????? 3.13? Ce?????????????????Rh/Ce???????x = 0?????
? Pr2?  (2)4 ????????????????????????????? Pr???????????????
?  1 ????????????????? 3.12? Rh5%?????? 10 K??????????????????
? 3.13? Ce10%?? 15%?????? 7 K????????????????????????????????
?????????????????????????????????????? [39, 45]?
T < 10 K????????????????????????????????? 50 K?? 60 K??????
??????? TMI ?? 10 K?????????????? Rh??? Ce?????????????Ce????
?? Ce15% ???????????????????????? PrRu4P12 ?????????????????
???????????????Rh???? PrRu4P12 ????????????????????? Rh????
Ce????????????????????? 4f ???????????????????





3 K?? 75 K??????????????? 3.14????Rh??????????????????? 10 K
????????????????????????????? 3 K?????? [41]?????? 3.15? 4f ??
????????? LaRu4P12 ??????????????????????????????????????
?????????????? [55]?4f ??????? La ???????? E < 15 meV ??????????
????Rh ???????????????????????????????????????E > 15 meV ?
????????????????????????????????????????????????????
\spurious peak" ?????????? kf = 2:55A 1 ????? 17 meV ??????????????????
Ei = 30:5 meV?Ef = 13:5 meV??????????????? 30.5 meV??????????????*3??
???????????????????????????? Ef ???????????????????????
?????????????????17 meV? \spurious peak"??????????
?? Rh5%??????????????????? Q??????????????????????????
????????????????????????????????? [44]?
50 K? 5.5 meV????? 10 K? 8 meV?????????????????????PrRu4P12 ?????
????????????????? Pr1?  1 ??  
(1)
4 ??????????????? [31]?????????




































































? 3.15 LaRu4P12 ?????????????? [55]
? Pr????????? PrRu4P12 ?????????????  1 ?????????????????????
???????70 K?? 20 K?? 2.5 meV???????????????? Rh??????????????
?? Pr??????????? [41]??????????????????? T < 10 K??4 meV?? 10 meV?
???????????????????4 meV?? 11meV????????? 15 K????X????????
????????????????????????? [43]?
60 ? 3? ????
3.5 Ce?????????????
Ce10%?? 15%???????????????Laboratoire Leon Brillouin?CEA?????????????
???? 2T???????????????????????? x2.2.2??????????
??
Ce10%?? 15%????????????????? 3.16??? 3.17?????????? LaRu4P12 ????
????????? 3.18????Rh????????????LaRu4P12 ?? E  18 meV? \spurious peak"?
??????????????????????Ce??????????????????????????????
?????Rh????????73 K? 6 meV???Ce10%????????????? 3.2 K? 9 meV?Ce15%?
????? 10 K? 8 meV???????????????????????????????? PrRu4P12 ???
????????? Pr1?  1 ??  
(1)
4 ?????????????????10 meV?? 11 meV???????




4 ??  1 ???????????????????????
???????????????? 4 meV?? 11 meV????????????????????Ce10%???
??? 5 K?15%?????? 10 K????????????????????????????????????
????????????????????? Ce?????????????Pr? 4f ?????????????
????????????? 3.13??????????????? Pr? 4f ??????????????????
?????????????????????????????????????????????????????

































































































































LaRu4P12 |Q| = 1.5
2T
 72 K 
 40 K  
 10 K
 3.15 K
? 3.18 LaRu4P12 ???????????
????????????????????Q ?????????? 3.19 ??? 3.20 ????????????
?? E > 15 meV ???????? Q ?????????????????????????????????
\spurious peak"????????????E < 15 meV???????????????????????????
???? Q??????????????????????????????????? Q2 ??????????
















|Q| =    1.5   2.5   3.0 
3 K   
10 K   
40 K   
70 K   
















|Q| =   1.5   2.5 
3 K  
10 K  
40 K  
70 K  
 








???????????? Pr2???????????  (2)4 ?????????????????????????




??????? 4f ??{??????? 4f ?????????????????????????????????
????? [38]?
H =HCEF +AI  J   ( gJBJ + gNNI)  0H (4.1)
PrRu4P12 ? Pr2?  
(2)
4 ?????????????????  1 ?????????? 3 meV????????
??? 1 K???????  (2)4 ????????????????????? S = 1???????? S ????
??S ?????? J ? J = (5=2  2d2)S ??????????????d? Th ??????  (2)4 ???? Oh ?
????????  4 ?  5 ????
 (2)4 (j) =
p
































(jJ = 4i   jJ =  4i) (4.6)
64 ? 4? ?????
?????????????? j = 1; 0 ????? S = 1; 0 ??????????????????????
? Iwasa et al. ????? 5 K ?? Pr2 ?????? [31]???????? A ? 141Pr ???????????
A = 0:052 K???? [56, 57]?? 4.1?? 4.1???????????????????????????????
??????? F = S + I ????????? 1.28? Aoki et al.??????????????????????














































4f electron-nuclear hyperfine coupling in magnetic field
cf. Aoki et al. JPSJ 80 054704
S : pseudo spin of J
I : nuclear isospin
F = S + I 
? 4.1 4f ??{?????????????????????
4.1.2 ???????????????????????
x4.1.1? 4f ??{?????????????????????????????PrRu4P12 ? Pr2???????
??????????????????? 1 K??????????????????? [38]??????????
??????????????????????? 3.2???? PrRu4P12 ???????? TOF????????
Q = 0:3 ? 0:7 A 1 ????????????*1???????????????????????????????







(E   E0)2 + ( 12B)2
(4.7)
????????????? A?E0 ?? B ??????????????????????? B ????????
????? 15 eV??????????????????????????????????????
? 4.4?????????????????????????????????????????????????






































































T = 2.5 K
 Fit (total)
PrRu4P12
? 4.2 PrRu4P12 ?????????????????????????


























 G.S. to 1st
 G.S. to 2nd
























PrRu4P12  G.S. to 1st  G.S. to 2nd
 1st to 2nd































0.1 2 3 4 5 6 7 8 1 2 3 4 5 6 7 8 10
Temperature [K]
PrRu4P12
 Aoki et al. (2011)
 4f electron - nuclear hyperfine coupling
 three levels
 three levels (finite width)
? 4.6 PrRu4P12 ?????? C=T ????????
????????????????????????????????? C=T ? T ??????Aoki et al.????





?????????????????????????????0.2 K???????? C=T ??????????










???????? V ??????????? VN ??????????? VM ????
V = VN + VM = A+
B
2
^  I^ + C^  J^ (4.8)
???????????? A;B;C ????^ ????????I^ ?????????J^ ? 4f ??????????
????*3?141Pr???? 100%?????? I = 5=2?Pr3+ ??????? J = 4?????????????
?????????? F = J + I ???????? Fz ???????????????
ji = jF; Fzi (4.9)
*3 x4.1.1 ????????? S^ ???????????????? 4f ?????????????????????? J ????????
?????? J^ ?????????
















hjhjV yj0ih0jV jiji (4.10)
????  ???????????? 4.8??????????
hjV yj0ih0jV ji = hjA+ B
2
^y  I^y + C^y  J^yj0ih0jA+ B
2




































































































































???????????????????? J ??????? nesting????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????????????

















? 4.8 PrRu4P12 ??????????????????????? 4f ????
???????????????????????????????????????????????? Pr2?
?????????????????  (2)4 ????????????????????????4f ????????
70 ? 4? ?????
????? Pr1?  1 ??????????????????????? 4.8??????????????????
??????????? Pr1???????Pr2??????????? ?0?????????????????


















? 1.39????????Ce????? TMI ?? 50 K????? 3.17???? Ce15%???????????
???????????10 K  T  50 K? PrRu4P12 ???????????????????????????
???????Ce???? MI???? PrRu4P12 ?????????????????????????????
Ce10%?????????? X????????????? q = (100)????????????????????





1. ? 1.19 ??? 1.20 ? PrRu4P12 ???????????????????T < TMI ??????????
? 8 meV???????????? Pr1?  1 !  (1)4 ???????????T > TMI ?????????
PrRu4P12 ???????????Ce??????????? Pr2?????? Rh???????????





????????????12 meV???? Pr2?????????????? 1.20??
2. T < 9:1 K?????????? 4 meV?? 11 meV?????????????????????????
?????????????????????T > 9:1 K????????? PrRu4P12 ?????????
??????????????? Pr???????????????????Ce?????????????
?????????????????????????????? Pr??????????????????
??????????????????????????????????? Pr???? Pr4?? Pr5???
?*5?4 meV?? 11 meV??????????????????????????? Pr4?? Pr5????
?????????????????
3. Pr4?? Pr5?????????????????????????????????????????  1 ?
???????4 meV?? 11 meV?????????????????????????????? 4f ??
???????????????????????????????????
4. 6.5 K  T  8.2 K???????????? Pr1?? Pr2?????????????? Pr4?? Pr5??
???????????????????? Pr1?? Pr2? T < 9:1 K???? Pr4?? Pr5??????
??????????????????????????????????????????????????
???????????????? Pr1?? Pr2??????????????????6.5 K  T  8.2 K
*4 ??????????????????????
*5 Rh?????????????????? Pr????? 1.38???? Pr3????????????????? Pr???? Pr4?Pr5
?????????
72 ? 4? ?????





? 9.1 K  T  50 K?T < 9:1 K?????????????????????????????????????
?????????????????????? Pr1?????? Pr2?????????????????????
?????????????????????? Pr4?? Pr5????????????????????????
???????????????????????????????????????????17 meV?? 19 meV
? \spurious peak"????????????????????????????
? 4.11? T  10 K????????????????????????????????????T = 6:5; 7:3; 8:2
K??????? Pr2? FWHM??????? 9.1 K??????????? 4.11??????????????
??Pr1?? Pr2??????????????????????????????????Pr4?? Pr5????
????????????????Pr1?? Pr2??????????????????????????????
?????????? Pr1? Pr2?????????????? Pr4? Pr5??????????????????
??????????????Pr1-Pr2?? Pr4-Pr5????????????????????????????
? 10 K??????????????????????
????? 3.17?????T > 50 K?? T  50 K????????????????????????T > 50
K???? Ce???? 4f ????? PrRu4P12 ???????????????????????? T  50 K?
???????????? 4f ??????????????T > 50 K????????????????????





????????? T > 50 K?????????????????????? 1.???????????????
??????????????????????? T < 10 K?????????????? 1.?????????
?????
4.3.2 Ce15%????????????? 4f ????
??????????????????Ce15%?????????T  10 K????????????????
???????????????????? Pr?????T < 10 K?????????????????????
????????? Pr??????????????????????????????????????????
????T < 10 K???????????? 4f ?????????
Pr4?? Pr5???? 4 meV?? 11 meV??????????????????????? 4.12??????
??Pr?????????????????????4 meV?11 meV????????????????????
????????? 4L? 11L???????????? 4H? 11H????? 1.5???? Th ?????????
???????
 ?????  1 ????























































































































T = 9.1 K
? 4.9 Ce15%????? 9.1 K  T  50 K????????????????????????




















































































































T = 3.15 K


























       Pr1  ~ 8 meV
       Pr2  ~ 11 meV
Pr4 or 5  ~ 4 meV




















       Pr1  ~ 8 meV
       Pr2  ~ 11 meV
Pr4 or 5  ~ 4 meV



















       Pr1  ~ 8 meV
       Pr2  ~ 11 meV
Pr4 or 5  ~ 4 meV
















       Pr1  ~ 8 meV
       Pr2  ~ 11 meV
Pr4 or 5  ~ 4 meV
























 4L - 11L
 4H - 11H
 4L - 11H
 4H - 11L
 
Pr1
T = 5 K
Pr1, Pr2
T = 70 K
Pr2





















? 4.13 Ce15%???????????3.15 K < T < 5.6 K??
??? Pr3+ ????????????
76 ? 4? ?????
?????????????????W;x; y ??????????x4.1.3?? x4.2.1??????????????
???????????????????????????????????? x; y ???????? [33]?????
???? x; y ???????????????????? 4.13????W ?????? 4.1???????????
???????? 4.13??????????????? PrRu4P12 ? 5 K  T  70 K???? x; y??? [31]??
4.1???????????????????????????????????? case?????????????
????????????????????????????????????case 1? case 2?????????
?????????????????????
? 4.1 Ce15%???????????3.15 K < T < 5.6 K????? Pr3+ ????????????
W (meV) x jyj scaling factor
case 1
4L-11L 0.1370.013 0.190.04 0.170.02 0.30
4H-11H 0.1220.007 -0.090.09 0.2150.01 0.25
case 2
4L-11H 0.1270.021 0.110.07 0.230.05 0.23
4H-11L 0.1140.008 0.0250.06 0.180.01 0.32





? 3.13? Ce15%?????????????? 7 K???????????????????????????
????? [45]??????????????????????????????????????????????
????????? 4.14?????????T < 7 K? (100)? (111)???????????????????Ce
???????????????????????????????????
???????????????????? Ce15%?????????????????????? Pr????
4f ????? T < 10 K??????????????????????????? 4.15????????????
??????????????????????????????????????????
1. T > 7:5 K???????????? PrRu4P12 ? 5 K? 20 K???? Pr1?Pr2???????????
????? [31]??????????????????????????????????????
2. T < 4:5 K????? case 1 ? Pr4?Pr5??????????????T < 4:5 K????????? van
Vleck?????? 4.1? case 1? case 2?????????????????
3. 4.5 K  T  7.5 K?? Pr1?Pr2? Pr4?Pr5????????????????????????????
4.11?????? Pr1-Pr2?? Pr4-Pr5??????????????????????????
T > 7:5 K??????????? PrRu4P12 ???? Pr2??????  
(2)
4 ????????????????
?????????????????????T < 4:5 K?? Pr4-Pr5?case 1?????????????????
???  1 ?????????? van Vleck?????????????????????????????????
??????????????????????????????????????4f ?????????????
??????????????????????????????????????T > 7:5 K ????  1 ???
4.3 ????????????????? 77
????????????????????????????  (2)4 ??????????????????????
T < 7:5 K????????????????????????????????????????????????




????????????????????????????????? 4 meV?? 11 meV?????????10










































2 3 4 5 6 7 8 9 10 2
Temperature [K]
Pr1-xCexRu4P12
H = 0.1 T
 x = 0
 x = 0.15
 x = 0.15 (normalized)
    g.s.     1st
 Γ4(2) - Γ1




1. ????? PrRu4P12 ????????????? TMI ?????????????????? 1.32 [39]??
2. ???? PrRu4P12 ????????????????????????? 1.30 [39]??
3. ??????????????????????? PrRu4P12 ?????????????????????
?????????Rh??????????????????? 1.34 [41]?????Rh??????????
???????? Pr?????????? 1.35 [41]??
4. ????????????????? T < 15 K????????????? 1.36 [42]???????????
????????????? 1.37 [43]??
5. Rh????????????????????????????????????????????????
?? 4f ????????????????????????????????T < 15 K??????? Pr?
??????????????????????????*9???????????????????? [44]?
*7 ?????? 10 6 emu/mol????????? RuP2?
*8 ?? X??????? 1 mm?????????????????????????
*9 ???????? 20 K?????????????? Rh???? Pr3???????????????????????
78 ? 4? ?????
? 3.14???? T < 10 K??????????????????????? Rh5%????? T < 15 K?? 4f
????? 15 K < T < TMI ?????????????????????????????????? 5.????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????? Pr????  1 ?????????????????T > TMI ?????????
???????????????????????
???Ce?????????????????????????
1. ????? PrRu4P12 ??????????????? TMI  50 K?????????????10%???
?? T  10 K????????? 1.39 [45]??
2. ????????????10%????*10????????????????????? van Vleck????
?????????????????Rh??????????????????????? 1.40 [45]??
???????? 3.17 ? 4f ??????????????Ce ???????????? Rh5% ???????
????????????????????? Ce15%????????????????????????????
4f ????? T > TMI ?????????????????????? Pr??????????????????
???????????????
Ru???? Rh????????? 4d?????????????????????????????????
??? Ce??????? 4f1 ??????????CeRu4P12 ? NMR???????? 4f0 ?????????
????????? [59]???????Ce?????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????






???? p -f ????????????????? p -f ????????  (2)4 ????  1 ???????????
???????????? [33]???????????????? Pr4f ????????????????????
?????????????????Pr4f2 ??????4f1 ???? 4f3 ??????????????????
???????????????????????? 4f ??????????????????f1 ? f3 ?????
?????????????????????????????? 1.22??????? f3 ????????? f1 ?
?????????????????????????????????????????????????? 4.16











? 4.16 PrRu4P12 ? Rh?? Ce???????
??????????????????
metal 2 metal 1
Rh/Ce doped
PrRu4P12
? 4.17 ?????????????????? [61]
????????????????????? TMI ??????????????????????? PrRu4P12 ??









 ???????????????? Pr4f ???????????????????
 ???????????????????????????????
 ?????????????????????? 4f ???????
?????????????????????






















????? Pr? L3 ??????? X?????????? E2???????????????????????
????
?? X ?????? PrRu4P12 ?? Rh3% ??????????????????? Photon Factory????
???????????????????? BL-4C??????????????????????? Pr? L3 ?




































Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12 T = 5 K
Pr3+ L3  edge
5.964 keV




















Pr3+ L3  edge





? A.2 Rh3%????? (111)???? Pr-L3 ???
??????
? A.1? Rh3%??????????????????????????????????? Pr? L3 ?????
?? 5.964 keV????????????????????????????????????????? eV???
????????????????????????????????????????????????????
??????????????????? Q = (111)???????????? Pr??????????????
84 ?? A ?? X????????????????
??Q = (111)???????x3.2???????????????? Pr????????? fPr1?fPr2 ?????
fPr1   fPr2 ???????????? Thomson??????????????????????????????
????????????????????Q = (111)????????????????? Pr?????????
?????????? A.2????Q = (111)??????????????????????????? [42]??
???????????????????????????????????????????? 20 K??????
??????????


































T = 20 K
Reference vector (010)



















(111)/(222) T = 20 K
Reference vector (010)
? A.4 Rh3% ????? (111) ??????? (222)
?????????????????????????
??





?????? ! ???????????????????? A.7???????????????????????
??????????????????????????
????????????????????????????????????????????????????
???? X????????????? Al(220)?????????????????????????? A.8??
???? X ????????????  ??????????????????????????    0 ????
??????????????????????????    0 ???????????   0 ??????????
   0 ??????????????????????????????????????????????   0
????????????????????????   0 ?????????????????????????















    Ψ =  0˚     120˚   240˚ 
 60˚   180˚
 
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12











    Ψ =  7.5˚    127.5˚
 67.5˚
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12












    Ψ =  15˚   135˚
 75˚   195˚
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12











    Ψ =  22.5˚   142.5˚
 82.5˚   202.5
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12












    Ψ =  30˚  150˚
 90˚  210˚
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12











   Ψ =  37.5˚  157.5˚
 97.5˚  217.5˚
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12



























    Ψ =  52.5˚    172.5˚
 112.5˚
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12
(111)  24 K
? A.5 Rh3%????? (111)???????????????????????















    Ψ =  0˚     120˚   240˚ 
 60˚   180˚
 
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12


































    Ψ =  15˚   135˚


















    Ψ =  22.5˚   142.5˚
 82.5˚   202.5˚
Int@5.96=1
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12














    Ψ =  30˚  150˚


















   Ψ =  37.5˚  157.5˚











































(111)  24 K





















Q = (111) T = 23 K
 5.94 keV
 5.964 keV (resonance)
normalized with 
     integrated intensity of 5.9 keV
reference vector (010)















































































































? A.8 Rh3%????? (111)??????????????????????????????????20 K?
88 ?? A ?? X????????????????
A.2 PrRu4P12
Rh3% ????????????????????? PrRu4P12 ??????????????????????
???????????????? A.9? Q = (111)??????????????????????    0 ??
??    0 ??????????????????? X???????????????????????????
?????????????????????????   0 ??????????? E1????????????
?????????   0 ?????????????????????????????????????? E2?





































 ψ = -120°







 ψ = -120°
σπ'
 ψ = -120°
 ψ = -90°
PrRu4P12 10 K (111)
reference vector (010)
Pr3+ L3 edge






























I  t o
p /
 I  t
ail
PrRu4P12 (111) 10 K σσ'
σ−σ'  tail 5.957 keV  top 5.961 keV
σ−π'  tail 5.955 keV  top 5.960 keV
σπ'
 top of σπ' 5.96 keV
 tail of σπ' 5.955 keV
Ratio of peak top and tail
 σσ' (peak of σσ')
 σσ' (peak of σπ')
 σπ'
? A.10 PrRu4P12 ? (111)????????????
????
A.3 ?????
??????????????????????    0 ??? E2?????????????????????
?????????????????????????????????PrRu4P12 ?? Rh3% ?????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????????????????P? Ru?????????? X??????? X??????????
Pr??????????????????????P? Ru?????????????????????????
??? X??????? X????????????????????????
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